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SCHÉMA DE NIVEAUX DE 223Ra
I. RAYONNEMENTS y ÉMIS DANS LA DÉSINTÉGRATION 227Th ~ 223Ra
Par CHANTAL BRIANÇON et ROBERT WALEN,
Centre de Spectrométrie Nucléaire et de Spectrométrie de Masse, 9I-Orsay.
(Reçu le 24 avril 1969.)
Résumé. 2014 Les transitions 03B3 dans 223Ra ont été étudiées à l’aide de diodes Ge-Li en faisant
appel à différents procédés de purification et de mesure afin de minimiser l’importance des
six descendants radioactifs. A peu près 180 transitions parmi celles observées ont pu être placées
dans le schéma de niveaux.
Abstract. 2014 Gamma transitions in 223Ra have been studied with Ge-Li diodes using different
ways of purification in order to minimize the influence of the six radioactive daughter products.
About 180 of the observed transitions have been introduced in the decay scheme.
LE JOURNAL DE PHYSIQUE TOME 30, OCTOBRE 1969,
Parmi les noyaux tres lourds, emetteurs oc, le 227Th
pr6sente une desintegration particulierement com-
plexe : d’une part, la densite de niveaux aux faibles
energies d’excitation est des plus 6lev6es (environ
60 6tats excites entre 0 et 1 MeV) d’autre part, pour
le noyau 223Ra auquel on aboutit et qui est a d6for-
mation intermédiaire, une interpretation classique en
termes de niveaux de Nilsson avec familles rotation-
nelles et bandes vibrationnelles s’avere partielle et
approximative.
Cette desintegration a ete 6tudi6e a plusieurs re-
prises par nous par spectrometrie oc [1], spectrometrie
des electrons de conversion [2], [3], [4], [5] et spec-
trometrie y [7].
Un premier essai d’interprétation globale avait 6t6
donne [6], [7] sur la base des resultats acquis jus-
qu’en 1966. Depuis, au fur et a mesure de l’am6liora-
tion des techniques nucl6aires, beaucoup de problemes
ont ete repris, en particulier la spectrometrie y directe
et de coincidences, ce qui a remis en question un
certain nombre d’hypotheses qui avaient ete formulées
lors de la premiere interpretation.
Par ailleurs, depuis 1’etude de ce noyau par Pilger [8]
en 1957, la seule donnee r6cente sur ce sujet a ete le
spectre y de basse energie publi6 par Davidson et
Connor [9], [9 bis] auquel nous comparons nos
résultats.
A cela on peut joindre aussi le spectre y emis dans
la transition 223Fr - P &#x3E;- 223Ra 6tudi6e par Maria, Ythier,
Polak et Wapstra [10].
Nous donnons donc ici les resultats observes en
spectrometrie y jusqu’a 1 025 keV, a 1’aide de diodes
Ge-Li, la partie des hautes energies de ce spectre
ayant fait l’objet d’une publication pr6alable [13].
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Conditions expdrimentales. - La principale diffi-
cult6 rencontr6e dans 1’etude des spectres emis dans
la disintegration 227Th - 223Ra ( T = 18,2 j) est
l’accumulation des derives de 227Th dont la filiation
est : 223Ra (11,2 j) - 219Rn (4 s) - 215Po (1,8 ms)
- 211Pb (36 mn) --+ 2llBi (2,1 mn) --+ 207Tl (4,8 mn)
--+ 207Pb. Le spectre y emis par ces derives est bien
connu, nous en avons effectu6 au pr6alable 1’etude
par une m6thode qui différencie les derives entre eux
au moyen de la volatilite de leurs oxydes [11].
Néanmoins, il a ete n6cessaire de recourir a diffé-
rents proc6d6s pour arriver a obtenir des spectres à
haute statistique de 227Th pur. Un grand nombre de
rayonnements dans 223Ra sont en effet masques par
certaines transitions beaucoup plus intenses qui ont
lieu dans les noyaux derives de 223Ra, a moins d’eliminer
ce dernier au fur et a mesure de sa formation.
1. PROCEDE PAR RENOUVELLEMENT DES SOURCES. -
Le thorium 227 est extrait d’une solution de 227Ac
par le thénoyl-trifluoro-acétone (T.T.A.) en solution
4M dans le xylene, solution lavee par HNOn3-o,1 N
juste avant chaque pr6l6vement pour les mesures. Ce
type de source est remplace toutes les demi-heures.
Une telle m6thode, si elle donne un taux moyen de
derives inferieur a 1 0/00, se prete cependant mal à
l’obtention de statistiques 6lev6es. Nous avons eu
recours a un proc6d6 voisin pour obtenir les intensites
absolues des raies les plus importantes, en 6vaporant
la solution complexée de thorium, afin de pouvoir la
mesurer au pr6alable par son rayonnement (x en
intensite absolue.
2. PROCEDES PAR PURIFICATION CONTINUE. - a) Ri-
gion d’energie 0-450 keY. - Cette gamme d’energie a
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Article published online by EDP Sciences and available at http://dx.doi.org/10.1051/jphys:019690030010075300
754
(a) Observ6 par diffraction cristalline [3].
(b) Davidson et al. [9] estiment que la composante XLB de Ra est trop intense et contient une composante y.
Les spectres XL de plusieurs emetteurs de Z voisin sont tres semblables, les lignes L3 6tant plutot plus intenses.
Par ailleurs, les rapports Lrx/Lr3/Ly varient un peu en fonction des multipolarités des rayonnements convertis qui
y contribuent. L’existence d’un rayonnement y de 14,8 keV ne pourrait etre decidee que sur la base de raies de
conversion qui n’ont ete observees ni par Gelletly cite en [9], ni par nous-memes.
(c) Entre 30 et 60 keV, nos intensites different beaucoup de celles donnees par [9]. La courbe d’efficacité de
notre diode Ge-Li r6sulte d’un etalonnage absolu par des rayonnements Ez d’emetteurs alpha pairs. Des mesures
absolues d’intensite et de conversion totale, effectuees par P6ghaire [12] sur le rayonnement (50,2 + 49,9) keV
(Iy = (8,5 ± 0,5) 10-2) confirment nos resultats qui, par ailleurs, sont coherents, pour les transitions de 29,9 et
31,6 keV, avec les coefficients de conversion et les bilans d’alimentation. Les transitions de 49,9 et 50,2 keV sont
toutes deux de nature El et le rapport d’intensit6 se d6duit directement de celui des raies de conversion L, et L3’
Une difference inexplicable existe dans cette region entre notre spectre et celui de [9] : le y de 40,2 keV est invisible
dans nos spectres, malgre 1’absence pratique de retrodiffusion.
(d) Transition connue par conversion. L’intensit6 y est estimee d’apres la multipolarite et les intensites
des lignes d’electrons.
(e) Ligne y resultant d’une decomposition basee sur 1’energie des electrons de conversion.( ) Ces deux rayonnements ne sont pas les XKa de Bi (absence de Kr:J.l’ Ka2 de Rn qui seraient vingt fois
plus intenses).
(h) Ce rayonnement a ete trouve par [9 bis] en coincidence avec des y de N 250 keV. En coincidences a-y,
nous n’observons des rayonnements de 81 et 84 keV que pour 1’energie oc correspondant au niveau de 269 keV
dans Rn, indiquant qu’il peut s’agir des rayonnements Ka2 et Kal de Rn. Nulle autre part on n’observe de rayonnement
de 84 keV. Le taux important des derives observes dans les coincidences y-y de [9 bis] permet d’avancer 1’hypothese
que, par suite de l’accumulation de Ra, il s’agirait de rayonnement X fortuit. Pour l’instant, il est difficile de conclure.
(g) L’intensit6 donnee par [9] est en contradiction avec nos resultats ainsi que le montre la figure 2 ou la
resolution de 0,8 keV permet facilement d’observer que le rapport 95,0/94,0 est de beaucoup inferieur a 10 %.
L’intensit6 que nous donnons est basee sur la multipolarite et les rapports d’intensite des lignes d’electrons.
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(d) Transition connue par conversion. L’intensit6 y est estimee d’apres la multipolarite et les intensites
des lignes d’electrons.
(i) Superpose a XK[B1B2 de Ra.
(j) Cette transition est placee par [9] a partir d’un niveau place par eux a 442 keV sur la base des energies
de 108,4 et 113,1 keV (voir aussi note (k) ) . Des mesures multidimensionnelles a-y montrent que la seule origine possible
est le niveau de 342,5 keV.
(k) Le rayonnement de 113,1 keV provient de façon tres preponderante du niveau de 174,6 keV
(coincidences a,-y) . Il y a cependant incompatibilite entre l’intensit6 y, les intensites des raies de conversion et les
bilans d’alimentation oc. L’unique façon d’expliquer ce desaccord est d’admettre la superposition de deux rayonnements
d’energies tres voisines et de multipolarites El et E2, ce qui revient a dedoubler le niveau de 174,6 keV en deux niveaux
de parites opposees. Contrairement a ce qu’affirme [9], il n’y a pas d’autre rayonnement d’energie voisine, mais
seulement une alimentation du niveau 174,7 keV a partir du niveau de 460,2 keV, ce qui conduit a la cascade (voir
aussi note (s)) : : 460,2 (285,4 El - IY,^_’ 6 X 10-4) 174,7 (113,1 El - Iy - 4 X 10-1) 61,5.(1) Rayonnement vu par coincidences oc-y.
(m) D’après [9], le depart possible de la transition serait le niveau de 538 keV.
(n) Noter le desaccord important sur l’intensit6 avec [9], ce qui ne ressort pas de leur figure 5.
(°) Interpretation confirmée par coincidences a-y.
(P) C’est l’attribution la plus probable (transition El) et qui explique la non-observation de la raie de
conversion K superposee a la raie MIII de 100,3 keV, raie qui a une intensite correcte.
(e) Ligne y resultant d’une decomposition basee sur 1’energie des electrons de conversion.
(q) Attribu6 par [9] au niveau 342,5. Le niveau 342,9 est plus probable par suite des energies assez precises.
(r) Sur la base de 1’energie, l’origine 460,2 --&#x3E; 234,9 est plus probable que l’origine 350,5 --&#x3E; 123,9 donnee
precedemment [5].
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(e) Ligne y resultant d’une decomposition basee sur 1’energie des electrons de conversion.
(S) L’intensite et 1’energie sont celles observ6es en coincidences a-y. Sur le spectre direct a haute statistique,
la meilleure decomposition donne 285,3 keV et 6 (- 4). Nous ne trouvons pas le rayonnement de 283,8 de [9].
(t) L’6nergie trop peu precise en y et en electrons ne permet pas de fixer mieux l’origine de cette transition
visible en coincidences.
(u) Une limite de 6 (- 5) est fixée par [9] pour ce rayonnement. Notre determination tres imprecise, mais à
statistique elevee, est basee sur une anomalie dans la descente de 1’intense raie de 330 keV.
(v) Cette decomposition de raies a ete effectuée sur un spectre dont les residus de descendants, de l’ordre
de 0,1 %, avaient 6t6 compenses par soustraction des spectres de (Ra + Rn + Po) et (Pb + Bi) jusqu’a annulation
des lignes intenses et caracteristiques de ceux-ci.
(W) Cette transition a ete d6termin6e, comme en (v), apres annulation des raies intenses de 401,7 et 404,8 keV
des descendants.
(x) La figure 4 montre qu’a ces energies on ne trouve pas les pics cites par [9], du moins avec les intensites
donnees.
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(Y) La limite sup6rieure donnee ici a 6t6 obtenue au moyen d’une experience s6par6e avec 10-4 de derives.
On peut donc admettre que le niveau 445 n’a pas de transition fondamentale mesurable, ce qui fournit une limite
inferieure pour le spin.
(z) Dans le spectre, cette raie est superposee a une raie de Bi dont l’intensit6 est deux fois plus forte.
(aa) Voir dans le texte le commentaire concernant le partage des intensites.
(ab) Dans le spectre, cette raie est partagee entre Ra et Bi en proportions 6gales.
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(aa) Voir dans le texte le commentaire concernant le partage des intensites.
(ac) Dans le spectre observe, cette raie appartient en partie a Bi. Pour les soustractions effectuées en (z),( ) et (ac), les standards d’intensite de Bi ont ete les rayonnements de 832 et 1 109 keV.
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ete examinee sans filtration (0,6 mm Be, diode Ge-Li
par la tranche) ou avec un filtre de 1 mm Pb + 2 mm Cu
+ 2 mm Al. Dans ce cas, les sources restent assez
faibles, de 20 a 100 03BCCi. Le thorium est extrait par
le T.T.A. en solution benz6nique. Le complexe dans
le benzene est soumis a un lavage continu ( fig. 1) par
une solution HNO3-0,02N introduite goutte a goutte
et avec agitation. Le niveau de la solution est maintenu
FIG. 1.
constant par aspiration dans le deuxieme comparti-
ment, le volume de la solution benz6nique 6tant r6a-
juste toutes les quatre heures car la solubilite du benzene
dans 1’eau n’est pas n6gligeable.
Ce proc6d6 donne lieu a des pertes particulierement
faibles et permet d’accumuler les resultats pendant
plusieurs jours. Cependant, la purification moyenne
n’excede pas 2 a 3 0/00 par suite d’une certaine fixation
sur les parois de verre.
La ou les derives pouvaient obscurcir le spectre
de 227Th, celui-ci a ete corrig6 ensuite par soustraction
du spectre des derives (223Ra + 219Rn + 215 PO) et
(211Pb + 211Bi) jusqu’a annulation des lignes intenses
de ceux-ci.
b) Région d’energie &#x3E; 440 ke V. - L’6tude des rayon-
nements de faible intensite necessite la suppression
presque complete des rayonnements tres intenses,
situ6s entre 200 et 330 keV, qui surchargent 1’electro-
nique et ne permettent pas une vitesse d’acquisition
suffisante pour le spectre d’6nergie plus 6lev6e. Le filtre
utilise a ete a cet effet 12 mm Pb + 5 mm Cu + 5 mm Al.
Corrélativement les sources etaient plus intenses :
5 a 10 m Ci, et le proc6d6 precedent n’est plus possible
car le T.T.A. se decompose trop rapidement sous
1’effet du rayonnement.
Le thorium a donc ete fixe sur une colonne de
r6sine Dowex 50 de 15 cm X 3 mm, enroul6e en
spirale, dispos6e au-dessus de la diode dans le filtre,
et chauff6e dans un bain d’huile a 800. On peut
atteindre ainsi un degr6 de purification élevé, mais au
prix d’une elution notable du thorium lui-meme. La
periode d’elution du thorium est de l’ordre de 7H
pour une purification a 10-4 et de l’ordre de 20g pour
une purification de 5 X 10-4. Ceci necessite, pour une
accumulation de spectre de 5 jours, des r6cup6rations
avec recyclage du produit. L’61ution avec HN03-3N
(purification 10-4) a permis de constater que tout le
rayonnement de 445 keV observe etait du a la d6sin-
t6gration 223Ra --&#x3E; 219Rn. L’accumulation principale
(120g) a ete faite avec elution a 4N (purification 10-3
et 4 recyclages).
3. MESURES AVEC CANALISEUR. - Dans certaines
regions d’energie, la densite de lignes est tres 6lev6e
et des lignes intenses alternent avec des lignes faibles.
Quelques spectres ont ete relev6s avec une source
severement canalis6e (canaliseur en cupro-tungstene
de densite superficielle 50 g/cm2) ou la detection se
fait seulement par le centre de la zone intrinseque de
la diode. L’échappement Compton 6tant notablement
diminue, le pic d’6nergie totale est tres sym6trique, ce
qui facilite l’analyse des pics faibles entour6s de pics
intenses.
4. MESURES EN COINCIDENCES. - Des mesures de
coincidences multidimensionnelles a-y ont ete effec-
tu6es pour verifier certains emplacements dans le
schema de niveaux. Ces quelques points precis sont
cites dans les notes qui suivent le tableau I.
Resultats. - Les resultats expérimentaux sont repro-
duits dans les figures 2 a 6.
La figure 2 donne le spectre y de 0 à 120 keV
relev6 avec une diode Ge-Li de resolution 0,8 keV
a 100 keV (I). Les figures suivantes ont ete obtenues
avec une diode de plus grand volume, de resolution
1,8 keV a 100 keV : figure 3, spectre de 110 a 260 keV
sans filtre; figure 4, spectre de 230 a 450 keV, avec
filtre de 1 mm Pb; figure 5, spectre de 440 a 780 keV
et figure 6, de 780 a 1 100 keV, avec filtre de 12 mm Pb.
11 faut noter que le spectre de la figure 6, a statistique
pauvre, malgr6 une accumulation de 800 mci-heure,
a ete liss6.
L’ensemble des resultats numeriques est donne dans
le tableau I.
Nos resultats sont, en basse 6nergie, compares a ceux
de Davidson et al. [9]. Au-dessus de 450 keV, 1’autre
source d’information est Fetude de la désintégration
223Fr ---&#x3E; 223Ra [10] qui alimente un certain nombre
des memes niveaux que 227Th. Les regles de selection
et les effets de barriere font que les alimentations sont
(1) Nous remercions M. P. Paris qui nous a permis
d’utiliser cette diode a haute résolution:
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tres differentes dans les deux cas. Plusieurs fois, il n’a
ete possible d’arriver a un accord entre ces deux
types d’expérience qu’en distribuant un pic entre deux
transitions possibles. En effet, les rayonnements qui
ont pour origine un niveau donne doivent rester dans
des proportions qui ne dependent pas du type d’alimen-
tation (a ou p) . Ceci a mene a mettre sous forme d’un
systeme d’6quations lin6aires simultan6es toutes les
intensites des transitions ayant, soit une origine com-
mune, soit des energies identiques, ceci pour les deux
alimentations oc et p. Ces cas spécifiques sont indiqu6s
en note dans le tableau I.
Les energies entre parentheses indiquent que les
transitions ou les attributions ne sont pas entierement
sures. I1 faut noter encore que les transitions tres conver-
ties, uniquement connues par leurs lignes de conver-
sion [2] a [5], n’ont pas ete toutes cit6es dans le tableau,
seules quelques transitions de ce type y figurent, la ou
elles sont n6cessaires a la comprehension des transi-
tions y voisines.
Les interpretations des transitions qui sont donn6es
dans cette publication partielle resultent de 1’ensemble
de nos etudes de ce noyau (oc et electrons de conversion)
qui, compl6t6es par certaines mesures de duree de vie
de niveaux, permettent d’aboutir a un schema motive.
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